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論   文   の   要   旨 
植物から生理活性化合物である多糖類、ポリフェノール類、フラボノイド類を抽出することは、機能性食品
素材や薬品開発分野において注目されている。一方、オカラは産業廃棄物の中でも栄養が豊富で、タンパク質、
脂肪、澱粉、糖類に富み、高品質の機能性食品素材である。また、最近、亜臨界水熱抽出法(SWT; 100℃≤ T ≤ 374℃ 
圧力< 22.1 MPa)は、従来の有機溶媒であるアセトンやメタノールと代替することができ、環境に優しい有機化
合物や炭水化合物などの新規抽出法として報告されている。さらに、応答曲面法 response surface methodology 
(RSM)は、有用物質の抽出の影響因子や最適抽出条件などを決定するため、効率的に実験数を減らし、複数のパ
ラメータ間のインタラクションの評価に適用されるようになってきた。しかしながら、今までオカラから亜臨
界水熱抽出法で多糖類(OP)、総フェノール類(TPC)やフラボノイド類(TFC)の抽出率及びそれらの抽出物の生理
活性についての報告は殆どない。審査の対象となる論文は、有機溶媒抽出の代替技術として水熱処理技術(SWT)
を用いて、オカラから多糖類やポリフェノール類、フラボノイドを抽出し、単一因子実験法及び応答曲面法を
用いてそれらの抽出影響因子や最適抽出条件などを確立し、さらに抽出された多糖類の化学構造や総フェノー
ル類などの生理活性も評価したものである。この研究は応答曲面法(RSM)を用いて最適な OP、TPC 、TFCを抽出
の条件確立に適用し、オカラの再資源化のために理論的な基礎情報も提供できる。それらの研究成果は下記の
通りである。 
著者は単一因子実験法や応答曲面法（RSM）を用いて、多糖類（OP）の熱水抽出条件を推測した。まず、初
期の抽出変数範囲（温度、滞留時間、液体固体比）を単一実験法で決め、温度 130－170℃、滞留時間 5－15分、
液体対固体の比 20-40 mL/g の変数範囲を応答曲面法の実験設計に設定した。さらに、実験設計及び Box–
Behnken design (BBD)解析によって得られた実験データを重回帰分析の結果、2次多項方程式に当てはめられ
ることを明らかにしている。粗多糖類抽出条件は下記の通りに決定された。温度 148.3℃、温度保持時間 11.3
分、液体対固体比 33.0 ml/ｇで、その場合の多糖類の抽出率は 18.68%に達し、予測値 18.71%によく合致した。
抽出された多糖類の物性も解析され、それぞれの分子量も解析した結果、ラムノース（4.39%）、アラビノー
ス（30.28%）、ガラクトース（56.67%）、グルコース（1.41%）、キシローズ（3.40%）、マンノース（0.34%）、
グルクロン酸（3.26%）、グルクロン酸（0.24%）などから構成され、それらのモル比は 0.12：0.69：1.20：
0.03：0.11：0.02：0.21：0.01であり、抽出された多糖類は典型的ヘテロ多糖類画分であることが明らかにさ
れた。OPの平均分子量は 236.61 kDa であった。OPの赤外線吸収バンド範囲は、多糖類の特徴的吸収ピーク
であることが示された。抽出物は CH、CH2と CH3などの C–H 伸縮振動、C=O 伸縮振動、非対称的な C=O 伸縮振
動、C–O 伸縮振動が含まれていることも示された。抽出された OP の抗酸化の指標である hydroxyl radical 
scavenging activity、ABTS scavenging activity、chelating activity の IC50値はそれぞれ 0.73 mg/mL,1.49 
mg/mL、1.98 mg/mLであり、ヒト正常細胞 TIG-3に対し毒性が殆どない(細胞生存率 92.23 ± 1.12%)ことが確
認された。 
１． 著者は水熱抽出の温度の影響を調べるため、液体対固体の比は 30 mL/g、温度の保持時間 10分、温度は
180 から 280℃まで上げた実験を行った結果、TOC（総炭素量）の含有量は 30.00 ± 0.73% から 20.64 
± 0.73% （glucose equivalent/g）に減少した。また、温度 160℃から 230℃まで上げた場合、総糖と
多糖類の含有量はそれぞれ 210.36 ± 4.35 mg から 22.83 ± 0.44 mg（glucose equivalent/g）、145.61 
± 3.09 から 0.30 ± 0.014 mg（glucose equivalent/g）に急激に減少したことを明らかにした。160℃
から 220℃まで温度を上げた場合、総フェノール類 TPCは 23.32 ± 0.14 mg GAE/gから 76.18 ± 0.45 
mg GAE/g、総フラボノイド類 TFC は 15.60 ± 0.87 mg GAE/gから 66.12 ± 0.69 mg RE/gと、顕著な
増加が見られた。さらに 220℃の場合の抽出物の scavenging activity on DPPH radicals 活性と 230℃
の場合の抽出物の scavenging activity on ABTS radicals 活性は最も高く、それぞれ 43.43 ± 0.58 
mM AAE/g dry extractと 177.12 ± 8.77 mM AAE/g dry extractであった。それらの研究結果より水熱
抽出は抗酸化活性の促進効果を示すことが示唆された。ピアソン相関係数の比較で含有成分と抗酸化活
性の関係は、TPC は DPPH（R2 = 0.925）、ABTS（R2 = 0.960）との強い正の相関関係を示した。また、TFC
は DPPH（R2 = 0.945）、ABTS（R2 = 0.947）との強い正の相関関係を示した。これまでの研究で抽出物
の抗酸化活性は主に多糖類に由来すると報告されているが、今回の研究では 200℃以上の水熱抽出物に
含まれる TPCが強い抗酸化活性を示したことが初めて明らかにされている。 
２． 同様な手法で、TPCの最適抽出条件は温度 239.99℃、温度保持時間は 5.41 分、液体対固体比は 101.36 
mL/gの条件で 151.21 mg GAE/gの収率を得て、予測値とほぼ一致した。また、温度 240.63℃、液体対固
体比は 101.28 mL/g、温度保持時間 5.91 分の条件で、98.29 mg RE/g の TFC収率が得られた。 
本論文での使用温度範囲では、TOC、糖、多糖類の抽出量は温度の増加に対して、低くなる傾向が見られたが、
炭化、熱分解、ガス化などの反応を起こしたことが要因として考えられた。結論として、著者は水熱処理法を
用いて、高い抗活性酸素活性を有する多糖類やポリフェノール類を抽出し、有機溶媒法より 2 倍ほど高い抽出
率を得た。さらに著者は、水熱抽出温度と抽出物の生理活性との関係も解析し、230℃という高温で抽出された
TPC は低温で抽出されたものより高い抗酸化活性を持つことを明らかにした。 
 
審   査   の   要   旨 
 
著者は従来にない水熱抽出法を用いて廃棄バイオマスであるオカラを処理し、TOC、糖、多糖類の抽出収率
に及ぼす温度の影響について検討した。また、高温で抽出された TOCや TPCの抗酸化活性の影響も検討し、特
に 230℃という高温の場合の TPC は低温で抽出されたものより高い抗酸化活性を持つことを明らかにした。水
熱抽出法により、オカラから多糖類やポリフェノール類が抽出可能になり、廃棄物バイオマスであるオカラの
再資源化の方法が確立された。本研究により貴重な実験データが得られ、それらの研究成果は有機廃棄物の再
資源化技術研究開発分野への応用の可能性もあり、環境学的にも重要な研究として高く評価される。 
平成 28年 7月 13日、学位論文審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査および最終試験
を行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審査委員全員に
よって合格と判断された。 
よって、著者は博士（環境学）の学位を受けるのに十分な資格を有するものとして認める。 
